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半连续碳纳米管反应器中试开发及流态化模拟 
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摘  要：在间歇过程的碳纳米管制备实验基础上结合经验公式，开发设计了制备碳纳米管的半连续中试流化床
反应器，结果表明：催化剂 100 g、反应温度 650 ℃时，甲烷平均转化率 23.2%，碳纳米管产率为 177.5 g/h，操
作周期为间歇反应器的 1/3，反应器可较好地实现碳纳米管制备功能。用计算流体力学方法对此反应器内的气固
两相流化行为进行数值模拟，得到在工况条件下，最佳的催化剂用量为 100 g、操作气速为 0.15 m/s 等工艺参数。 
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Abstract：Semi-continuous pilot test fluidized bed reactor for carbon nanotubes preparation was 
designed and fabricated，base on experiments of batch fluidized bed reactor and repeated calculations. 
When reaction temperature is 650 ℃，reaction time is 4 h，velocity of CH4，H2，N2 are 0.1m/s，0.008 
m/s，0.016 m/s，the yield of carbon nanotubes is 177.5 g/h，conversion of CH4 is 23.2%，production 
cycle is shortened by 2/3. The fluidization behavior of gas-solid fluidization process was calculated by 
using the computational fluid dynamics （CFD） package Fluent6.1. And the optimal condition for 
carbon nanotubes is that the velocity of CH4 is 0.1m/s，and catalyst is 100g. 
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1  半连续流化床反应器开发设计 
1.1  反应器设计参数 
由实验确定反应器的设计参数如表 1 和表 2 所
示。催化剂的种类为 Ni-Mg-O，催化剂用量 100 g，
生产能力为 1000 g/周期。反应温度为 650 ℃，最
高床层阻力为 100 kPa。 
 
表 1  催化剂物性参数 
粒径/mm 平均粒径/mm 堆积密度/kg·m－3 颗粒密度/kg·m－3 
0.098～1 0.3 740 1230 
 
表 2  气体操作气速表 
CH4 气速/m·s
－1 H2 气速/m·s－1 N2 气速/m·s－1 
0.1 0.008 0.016 
 








高由流化床层高度 Hf和分离高度 TDH 组成。Hf由
式（1）决定。 




本实验所用的催化剂平均直径为 0.30 mm，粒径范 
 
图 1  半连续流化床反应器 
围为 10～160 目，所以 R 取 1.15，Hmf约为 330 mm，
故得出流化床层高度 Hf为 380 mm。计算流化床自
由空间的分离高度（TDH）的方程虽然多，但相互
误差较大，可通过文献中提供的图[14]估算得到 TDH
为 500 mm。故半连续流化床反应器高 1180 mm，
圆整后为 1200 mm。 
反应器内设匣钵，匣钵为原料和产品承载体及
可在工况条件下从反应器中顺利转移固相物料的装














1.3  实验结果对比 
当甲烷的流量 0.1 m/s、反应温度 650 ℃、反应
时间 4 h、催化剂 100 g 时，得到间歇固定流化床反
应器和此半连续反应器在不同反应时间的甲烷转化





在 2.5 h 时，使用半连续反应器的转化率高于间歇反
应器，后 1.5h 前者的转化率则下降较快，低于后者。
而半连续反应器的甲烷平均转化率为 23.2%，间歇




半连续 CNTs 制备中试流化床反应器生产的 CNTs




表 3  甲烷转化率对比表 
反应时间/h 转化率 1/% 转化率 2/% 
0.5 28.5 23.2 
1 27.1 22.9 
1.5 25.6 22.8 
2 24.0 22.6 
2.5 22.6 22.5 
3 20.6 22.0 
3.5 18.8 19.9 
4 17.9 19.5 
注：转化率 1 为使用半连续反应器的转化率，转化率 2 为使用间歇
反应器的转化率。 
 
图 2  CNTs 的 TEM 图 
2  模型及优化模拟 
2.1  边界条件及模型设置 
在进行反应器内气固两相流模拟时，需先确定
边界层条件，即起始流化速度 Umf 和颗粒的带出速
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根据表 4 中的物性参数，采用试差法计算得到
颗粒的带出速度 Ut 为 8.57 m/s。 
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2.2  反应器二维平面模型及网格划分 
自由流化床模型如图 3（a）所示，整体是半径
0.15 m 的圆柱体，初始催化剂床层高度为 11 mm，
无内部构件。反应初始的固体颗粒床层的高度较低，







使用 Gambit 进行网格划分，如图 3（b）所示，
由于底部和边界层速度分布较复杂，故对底部和壁
面网格进行局部加密。采用的都是四边形网格。 
3  结果及讨论 









状态越差。当原料气甲烷的流速为 0.1 m/s 时，由图 4
看出，当催化剂用量为小于 100 g 时，大部分为乳化
相，虽然有些为未被流化的颗粒相；而当 m=125 g 时，  
 
图 3  反应器模型和网格图 
 
图 4  不同催化剂床层高度下反应器内速度分布云图 
就有比较多的未被流化的颗粒相。所以对本反应器
最佳的催化剂填装量为 100 g。 





650 ℃时，改变 CH4的流量，得出的结果如图 5 所
示。由图 5 看出，当气体流速为 0.15 m/s 时，颗粒
相分布相对均匀，出现气泡，床层以乳化相为主，
存在少数的颗粒团聚，在壁面处并不会出现明显的






图 5  不通操作气速下反应器内速度分布图 







器少，最佳操作气速确定为 0.15 m/s。 
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和 ILV5 的同时超度表征，使异丁醇的产量从 0.16mg/g 葡萄
糖提高到 0.97mg/g 葡萄糖。通过 BAT2 的额外超度表征，
使细胞质支链氨基酸的氨基转移酶来编码，则可使异丁醇产
量进一步提高两倍。 
南化研究院开发位阻胺脱硫新技术 
由南化研究院开发的拥有自主知识产权的普光净化厂位
阻胺脱硫技术日前通过中国石化集团公司组织的中试评议。 
南化研究院在已完成的位阻胺脱硫新技术实验室小
试、模试的基础上，根据普光气田天然气有机硫的组成，进
行了位阻胺配方溶剂的脱有机硫侧线试验。项目组通过优化
设计，确定了位阻胺新配方。试验结果表明，该配方溶液与
MDEA 溶液相比，在净化气达到国标二类气标准及溶液循
环量相同时，位阻胺配方溶液的处理气量比 MDEA 溶液提
高 30%以上，且具有更高的脱有机硫效率。 
（摘自 www.chemsino.com） 
